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第一章 緒言 
 研究背景 
荷電粒子はエネルギーやイオン種によって照射効果が著しく異なり、電子線や X 線と比
べて近年、荷電粒子線を用いた微細加工や分析、がん治療などが行われている。とりわけ高
いエネルギーのイオンでは、その侵入領域や周辺領域に与える影響が電子線や X 線と比べ
て著しく限定的であると考えられるため、医学応用では病理組織のみへの選択的エネルギ
ー付与が着目されている。他方で微細加工や分析では、照射野のみに存在する対象のみとの
相互作用を引き起こすことで、他の量子ビーム技術では実現しづらい高アスペクト比の加
工や高感度な分析が実現できる。これらの工業的な技術２例をより具体的に記載すれば、
proton beam writing (PBW) 技術による微細加工技術では SU-8 のような一般に利用できるレ
ジスト材料に高アスペクト比で数 μm 程度の加工が実現できている [1]。さらに PBW 技術
の応用によって、材料の直接的な加工や、鋳型形成を行うことによって micro electro 
mechanical system (MEMS) やマイクロ光学デバイスなどへの応用が期待されている [2] [3]。
PBW の利点は少ない工程で、自由度の高い加工が行えることであり、特にプロトタイプの
作製に利用が期待される。もう一方の分析ではparticle induced X-ray emission (PIXE)やparticle 
induced gamma-ray emission (PIGE)などがあげられる。とりわけ MeV 程度の高エネルギーの
陽子、He イオンビームなどが分析用の集束プローブとして用いられる。本エネルギー帯で
は、イオンは薄膜の高分子を経由して大気中に取り出すことが可能となり、生体組織から元
素組成に対応する特性 X 線やγ線を発生させることも可能となる。現在、これらの技術は
生体組織、病理診断にも応用され、具体的な例では、肺に入り込んだアスベストのヒトへの
影響などの研究にも応用されている [4]。 
陽子線以外にも、より質量の大きな重イオンを利用した荷電粒子技術の応用も盛んであ
る。とりわけより高エネルギーの陽子線、炭素線などはがん治療にも適用されている。本邦
では今まで、胃癌、大腸癌、肝臓癌など手術に適した癌が多かったために放射線治療はあま
り行われてこなかった。しかし、近年がん患者の数が増えたのみならず日本人が罹患する癌
が変化しており重粒子線治療を含めた放射線治療が有用ながん患者が増えたため、重粒子
線治療の重要度は増すと考えられている [5]。実際、放射線医学総合研究所では炭素線を用
い腫瘍に対して良好な治療成績を上げている。さらには前立腺がん、頭頸部（非扁平上皮癌）、
肺癌（I 期）、肝細胞癌、骨軟部肉腫など幅広い癌もが治療対象になっており、群馬大学重粒
子線医学研究センターでも 2010 年 3 月から 2012 年 3 月までにのべ 306 名の重粒子線治療
が行われた [6]。一方で、重粒子線がん治療においてはその治療精度の担保のために、線量
計測装置を用いた線量評価は必要な作業である。特に荷電粒子では特定箇所に高密度なエ
ネルギー付与が起こり、二次粒子・光子の影響も避けられない。このため、治療の高度化に
向けて検出器の高度化は必要不可欠である。 
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荷電粒子線の測定では半導体検出器、シンチレーション検出器などの能動的な検出器に
加えて、CR-39 などを用いた固体飛跡検出器（solid nuclear track detectors: SNTD）やアルミ
ナ系材料  (例えば Al2O3:C,Mg) などを用いた蛍光飛跡検出器  (fluorescent nuclear track 
detectors: SNTD) 等の受動的な検出器が利用される。能動的な検出器と比較して、受動的な
検出器は照射後に何度でもその影響を計測できる点で、医療用途の品質管理、治療計画にお
いてその記録性・再現性の上で利点があると考えられる。ここで最も一般的な固体飛跡検出
器はイオン飛跡をエッチピットとして検出し、光学顕微鏡で観察するが、そのためにはエッ
チング操作などの読出準備が必要であり等、煩雑な手順を要する。蛍光飛跡検出器ではイオ
ン飛跡を紫外光励起による蛍光として検出するため、共焦点レーザ顕微鏡が必要であり、線
質の区別はできず、また、高 LET 線への応答が課題である。他方で、これらは荷電粒子照
射後の読み取りのみ可能であり、照射中に照射箇所の読み取りはできない。 
現在、重粒子線治療における荷電粒子線計測で現在用いられているものは電離箱を利用
したものである。これらの装置はブラッグピークを再現する機能が高く、ミリメートル程度
の空間分解能で線量分布を再現できる。しかしながら、一般的に空間的な分布を再現するに
は複数回の測定を継続する必要があり、３次元的な線量分布を計測することには向かない。
今後ボーラスを利用した均一照射からペンシル型のビームによる局所照射へと照射方法が
変換されていく中で、線量分布を高精度に評価できる技術は必要不可欠となる。このため、
現在多様な素子を利用した線量評価技術の開発が進んでいる。能動的な検出器として開発
が進むピクセル型半導体素子を利用する検出器も応用が検討されている。高いエネルギー
分解能を誇る一方で、半導体検出器は照射耐性の上で問題が残る。さらにパルス型の計測時
定数から、治療に利用されるビーム強度での実利用には課題が残る。さらに positron emission 
tomography (PET) を応用した、重粒子線照射時に生成される陽電子放出核種を測定し、3 次
元画像化を行う技術が開発段階にあるが、まだまだ研究開発段階であり、実用には至ってい
ない [7]。他方で、もっとも簡便に利用可能な素子として、荷電粒子照射中に照射箇所を読
み取る材料として長らく ZnS：Ag などのシンチレータ材料が用いられてきた。シンチレー
ション型の検出器では、発光強度によりある程度の照射イオン数を知ることができるが、ブ
ラッグピーク位置などにおいて生成された電子正孔対の再結合などが起こり、照射量に対
して発光量が比例増大しない問題が既知に存在する。さらに半導体と同様に、長時間の照射
による劣化で発光強度が減衰するなどの欠点があり、また、照射後にどの部分にどれだけ当
たったかという積算線量評価は難しい。もしこれらの蛍光型の固体飛跡検出器技術とシン
チレーション型の検出器が融合する蛍光型・積算型の検出器が即発シンチレーション検出
器としても利用可能なものがあれば、より利便性の高い検出器が構築可能であると考えら
れる。 
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 人体への重粒子線照射における吸収エネルギー分布シミュレーション 
 物質中での放射線挙動をシミュレートできるシミュレーションソフトウェア PHITS ver. 
2.82 により人体内で炭素線が人体内でのエネルギー分布のシミュレーションを行った [8]。
図 1 はヴォクセルデータから生成された人体像である。この人体に径 1 mm で 200 MeV/u 
の炭素線を照射した際に特定の箇所に炭素線が照射された場合（図 1 (a)）と照射箇所がず
れた場合（図 1 (b)）の臓器に与えるエネルギーをシミュレーションした。図 1 のように評
価領域は 200 MeV/u の炭素線のブラッグピークのある箇所の炭素線の進入方向へ 5 cm 周
囲 1 mm になるように設定した。この領域の総エネルギー分布を図に示す。この２つの評価
を比較すると照射箇所と評価箇所が一致している場合でのエネルギー分布の要素は炭素に
よるエネルギー付与が支配的である。一方で照射箇所と評価箇所がずれている場合では全
エネルギー域で強度が低下していると同時にエネルギー分布の要素ではプロトンによるエ
ネルギー付与の割合が多くなっている。重粒子線治療の質を向上させるためには吸収エネ
ルギー分布やその線質分布を３次元的に取得する必要がある。 
 
 
図 1 ヴォクセルデータから生成された人体モデル。炭素線照射領域と評価領域が一致して
いる場合（a) と照射箇所と評価領域がずれている場合 (b)。 
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図 2 炭素線が周囲に与えるエネルギーのスペクトル。炭素線照射領域と評価領域が一致し
ている場合（a) と照射箇所と評価領域がずれている場合 (b)。 
 
 研究目的 
 荷電粒子線応用の高度化にはマイクロメートル程度の空間分解能を持ち、かつ線量分布
を簡便に三次元的に可視化する技術が必要となる。とりわけ積算型の蛍光飛跡検出器型の
線量計素子のうち、荷電粒子応答特性に優れた素子ができれば、簡便な線量分布の可視化に
最適となる。またこれらの素子について、荷電粒子照射下での発光などが観察できれば、単
純に積算型の読み取りのみでなく、その場観察素子としても、線量計素子の利用が可能とな
る。そこで、本研究では、既往の線量計素子のうち、メタリン酸ガラスを母材にした RPL ガ
ラス線量計素子に着目し、その粒子線場での応答特性を評価した。とくに RPL ガラス線量
計はフェーディングが少なく、長期間の記録管理が可能な素子である。がマイクロメートル
程度の空間分解能を持った線量計素子となることを目指した。さらに、一次粒子による周囲
へのエネルギー付与と二次電子やバックグラウンドによる影響とを分離できることが望ま
しく、この要求を満たすかどうかを明らかにする。また、荷電粒子線照射場でのその場評価
に利用できるかを議論する。 
 
 荷電粒子線計測と線量分布計測 
 以下に荷電粒子計測の現状、原理・特徴や現在利用できる線量付与の二次元イメージング
等本研究で重要な基礎知識をまとめる [9]。 
 
1.4.1 荷電粒子線計測 
 X・γ 線検出器と荷電粒子検出器との最大の違いは測定となる放射線量子が直接電離放射
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線か間接電離放射線なのかという違いである。X・γ 線のような間接電離放射線は、何らか
の相互作用をして直接電離放射線である電子にエネルギーを移さない限り、物質中にエネ
ルギーを落とすことなく通過していくことが可能である。一方で、直接電離放射線は物質中
を周囲の物質に少しずつしかしながら絶えずエネルギーを付与しながら進んでいく。殆ど
の放射線検出器では検出器の有感部の周囲に不感層が存在する。この不感層の存在が、荷電
粒子のエネルギーを測定する際に問題となっている。ある程度この不感層が薄ければ放射
線量子を直接測定することができる。しかしながら、直接電離放射線である荷電粒子線では
不感層でもエネルギーを損失してしまうため検出されるエネルギーを過小評価してしまう。
さらに、阻止能が大きい荷電粒子ではこの不感層で失うエネルギーも大きく場合によって
は全く検出できないこともある。 
 
1.4.2 電離放射線のエネルギー付与の二次元イメージング 
放射線のイメージングでは位置分解能、検出効率、ダイナミックレンジ、適用計数率範囲、
直線性、時間分解能、一様性、有感面積など、様々な性能が要求される。2 次元以上の検出
器の場合は、ぞれぞれの軸方向への分解能が異なる場合があるので注意が必要である。位置
分解能と並んで重要なのは検出効率であるが、放射線検出器の検出効率は一般に入射放射
線のエネルギーによって大きく変化する。 
 
 本論文の構成 
 本論文の構成は以下のとおりである。 
 第一章は緒言で研究背景と研究目的を述べた。また、本研究で重要となる事柄をまとめた。 
 第二章では本研究で線量計素子として用いた RPL ガラス線量計素子の原理・特徴をまと
めた。 
 第三章では本研究で用いたガラス線量計素子の作製方法、評価方法の特徴・原理と用いた
装置の諸元・特徴をまとめた。 
 第四章では自作ガラス線量計素子の基礎評価として X 線による応答評価と元素分析を行
った。 
 第五章ではプロトンビームを用いた照射を行いその応答を評価した。 
 第六章は結言でまとめと謝辞、参考文献を記述した。 
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第二章 RPL ガラス線量計の特徴・原理 
 はじめに 
 幾つかのガラスには電離放射線を照射した後に紫外線で励起されると照射した前とは異
なる発光を示すものがあり、この現象は radio-photoluminescence (RPL)と呼ばれている。RPL
現象は 1951 年に Schulman らによって初めて発見され、この現象を線量計測に用いる試み
が行われた。当時、線量を計測できる範囲は 0.1 から 1 Gy 程度であった。その後、1966 年
に横田と今川により元素構成を変えることで計測範囲が 0.1 mGy から 10 Gy へと劇的に向
上した。一方で吸収線量に依らないガラス線量計自体による発光や、ガラス表面の汚れなど
がノイズとなり発光量を精度良く評価できない問題があった。当時ではこれらを取り除く
技術は確立されておらず、上記のような優れた能力を持ちながらも実用には至らなかった。
しかし 1986 年に Piesch らによって励起光としてパルス UV 光が採用されたことがノイズの
除去に繋がり RPL ガラスは線量計として用いられるようになった。今日ではエレクトロニ
クスの高度な発展とも相まって 10 Gy から 10 Gy の範囲で感度を持つ線量計が広く利用さ
れている [10]。RPL ガラス線量計の一つにメタリン酸を母材としたガラスに蛍光中心とな
る銀を添加したガラス線量計がある。本研究でも銀添加ガラス線量計を主に用いており、本
章ではその銀添加ガラス線量計の原理と特徴を述べる。 
 
 RPL ガラス線量計の原理 
 リン酸ガラス内で蛍光中心となる銀は室温では Ag+の状態で安定してドープされている。
このガラスに電離放射線が入射すると電子と正孔が生成され電子は Ag+に捕獲されて Ag0
となり、一方正孔は一旦 PO4 に移り、ある時間を経過した後、最終的に Ag+に捕獲されて
Ag2+となると考えられている [11]。図 3 に蛍光中心形成過程の模式図を示した。この Ag0
と Ag2+が蛍光中心となり紫外線による励起によりオレンジ色の RPL を発光する。このオレ
ンジ色の発光は青色発光と黄色発光とに分離できる。電離放射線が当たった後、時間経過ご
とに RPL スペクトルを取得するとそのスペクトル形状が変化し、この原因は蛍光中心が形
成される時間の違いであると報告されている [12]。したがって RPL ガラス線量計の発光モ
デルは図 4 のようになると考えられている。 
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図 3 銀添加ガラス線量計の電離放射線照射による蛍光中心の形成過程 
 
 
図 4 銀添加ガラス線量計の発光モデルのバンド図 
 
 RPL ガラス線量計の特徴 
メタリン酸ガラス線量計は次のような特徴がある [13]。メタリン酸ガラスは通常 PO4 四面
体と金属イオンが繋がった形で存在しており、高濃度のアルカリ金属がガラス中に存在す
ることを許容し、ガラスは溶融によって作られるので素子間のばらつきが少ない。放射線照
射によって形成された蛍光中心が形成されるが、2.2 で述べた通り正孔の移動度が小さく
Ag2+の形成が遅いので、実際に発光を取得するためには室温で 24 時間程度保持するか、
100℃で 30 分プレヒートを行う必要がある。また形成された発光中心は 400℃で 1 時間加熱
処理を行うことによって消失するため再利用が可能である。一方で読み取り操作では発光
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中心が消失しないので繰り返しの読み取りが可能である。これは TSL (thermally stimulated 
luminescence: TLS)や OSL (optically stimulated luminesce: OSL) との最大の違いである。時間
経過による発光が減少するフェーディングは年 1％程度であるため積算線量系として信頼
性が高い。また，放射線を照射しなくても生ずる蛍光（プレドーズ）や素子表面の汚れによ
る蛍光があるがこれらの減衰時間は約 0.3 s であるのに対し、RPL の蛍光寿命は約 3 寿命
である。パルス光を用いることで RPL を識別できるようになり、10 き Gy から 10 Gy まで
の線量測定が可能である。 
また、先進的な事柄として次のことが報告されている。リチウムまたはボロンをドープす
ることによって中性子に対して感度をもたせることができる [14] [15]。銅をドープするこ
とによって LET に依存した RPL スペクトルの発現も想定できる [16]。ホスト材料に Ca(H2-
PO4)2を用いることにより 400℃で 3 時間アニールしてもほとんど RPL が消光せず、50 時間
のアニールで発光量が 25％落ちる程度である [17]。粒子線照射後水酸化ナトリウム水溶液
内でエッチングすることによりエッチピットを得たとの報告もある。エッチピットの径は
粒子の LET に依存する [18]。 
  
11 
 
第三章 RPL ガラス線量計素子の作製方法と評価手法 
 はじめに 
 前述の通りガラス線量計は個人被曝線量計として一般に用いられている。例えば FD-7 線
量計などが利用でき、また市販されている。また、この FD-7 の元素組成比は既知であり [19]、
この元素組成比をもとに作成されたガラス線量計が報告されている [20]。本研究でも本元
素組成比に従って銀添加ガラス線量計素子の作製を行った。 
 自作したガラスの RPL を評価では、いくつかの放射線源を利用した。まず、光子線によ
る一般的な照射を模擬するために群馬大学桐生キャンパスに設置してある X 線照射装置を
利用した。次いで、荷電粒子照射効果を微小領域に形成するために、国立研究開発法事量子
研究開発機構 (National Institutes for Quantum and Radiological Science and Technology: QST) 高
崎量子応用研究所に設置してある 3 MV シングルエンド加速器を利用した。本装置では、
proton beam writing (PBW) を用いて任意形状に放射線照射領域を形成する試料作製を行っ
た。また、同加速器を用いた分析技術である particle induced X-ray emission (PIXE) 測定、ion 
beam induced luminescence （IBIL）測定を併用することで自作ガラス線量計素子の評価を行
った。 
 RPL ガラス線量計素子の作製方法 
 本研究で用いられたガラス線量計素子は以下の手順によって作製された（図 5）。アルミ
ナ製のるつぼ（アズワン、化学組成比：Al2O3 /44%, SiO2/46%、耐熱温度 1100℃）内でメタ
リン酸ナトリウム（NaPO3）（太平化学工業）とメタリン酸アルミニウム(Al(PO3)3)（太平化
学工業）を重量比で 1:1 （モル比で NaPO3:Al(PO3)=1:2.59）で十分に混ざるように撹拌した。
ここに塩化銀 (AgCl) （和光純工業）あるいは塩化銅(I) (CuCl) （関東化学）を上記のガラ
ス線量計素子母材に対して 0.2 mol%または 0.01 mol%加え更に撹拌した。この混合粉末の入
ったるつぼを大気雰囲気中の電気炉（KDF, S-70）内で加熱溶融した（図 6）。この時の温度
条件は 1 時間で室温から 1000℃まで上昇させ 1000 さのまま 1 時間保持した。その後、電気
炉から取り出し、室温であるアルミプレートに流すことで quenching 法によりメタリン酸ガ
ラス線量計素子を得た（図 7）。 
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図 5 ガラス線量計素子の作成手順 
 
 
図 6 電気炉の外観(a)とその内部(b) 
 
 
図 7 アルミプレート上に形成されたガラス線量計素子 
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 作製したガラスを任意の形状、大きさに切り分ける際にはコンターソー（HOZAN、 K-
100）を利用した（図 8）。後述の各種放射線照射やその測定の際に用いたガラス線量計素子
は上記の手順で作製されたガラスを 4 分の 1 に切り分けて用いた。また直方体に加工し、
体積と質量から密度を計算すると 2.34 g/cm3であった。 
 
 
図 8 HOZAN K-100 コンターソー 
 
 図は蛍光灯下で撮影された光学写真であり、形成された銀添加ガラス線量計素子は蛍光
灯下でガラス線量計素子は透明であったが、銅添加ガラスはわずかに青みがかっていた。ま
た、作製してすぐ（24 時間以内）のガラス線量計素子それぞれを UV ランプ（iuchi, SLUV-
8）により紫外線励起させたところ明確な蛍光は示さなかった（図 9）。 
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図 9 作製した銀添加ガラス線量計(a)とその紫外線励起光写真（放射線被曝前）(b) 、 
作製した銅添加ガラス線量計素子(c)とその紫外線励起光写真（放射線被曝前）(d)。 
いずれもオレンジ色の蛍光は写真では映らない程度に小さい。 
 
 さらに、本研究ではミリメートル程度の空間分解能を持った線量計素子の開発を目的と
して、ガラス線量計素子の小型化という観点からビーズ型ガラス線量計素子の開発を行っ
た。ガラスビーズの作製手法としてジェット噴射を利用したものが提案されているが [21]、
本研究ではより簡便な手法を用いた。上記の手法で作製されたガラス線量計素子を乳鉢内
で細かく砕いた。このガラスをふるいにより 1.0 mm より大きい物と 0.5 mm より小さい物
に分け 1.0 から 0.5 mm の大きさのガラス線量計素子をるつぼ中の炭素粉末 (伊藤黒鉛工業、
SG-BL40) 内で 500B、3 時間保持することによってガラスビーズを得た。このガラスビーズ
は周囲に炭素粉末が付着していたため純水中で超音波洗浄機を用いて 10 分ほど洗浄したと
ころ、この粉末が取れた。このガラスビーズの加熱形成前後の SEM (JOEL、Neo Scope JCM-
5000、図 10）画像を図 11 に示した。 
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図 10 JOEL NeoScope JCM-5000 電子顕微鏡 
 
 
図 11 砕いたガラス線量計素子の例（a)と加熱形成後のガラス線量計素子（ビーズ）(b) 
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 放射線照射体系 
3.3.1 X 線照射装置 
 X 線照射には群馬大学桐生キャンパスに設置してある 150 kV マイクロフォーカス X 線
源(Hamamatsu、 L12161-07) を利用した。主な性能を表 1 に示した。図 12 に装置外観図 12 
X 線照射装置の外観、図 13 に X 線源と鉛遮蔽板、ステージとの模式図を示した。X 線管内
部でタングステンより発生した X 線は 43°の角度でコーン状に広がっていきベリリウム窓
を通過した後、鉛遮蔽板に空いた直径２ cm の穴から出て、ステージ上のサンプルに当た
る。 
 
表 1 X 線照射装置の仕様と諸量 
仕様 諸量 
X 線管電圧動作保証範囲 40 – 150 keV 
X 線管電流動作保証範囲 10 – 500 m 
照射窓材料 ベリリウム（厚さ : 200 m） 
焦点寸法 
     小焦点モード 
     中焦点モード 
     大焦点モード 
 
 7 m (5 m: 4 W 時) 
20 m 
50 m 
最大 X 線放射角度 約 43° 
照射窓から焦点までの距離（FOD） 17 mm 
ターゲット材質 タングステン 
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図 12 X 線照射装置の外観 
 
 
図 13 X 線照射装置の模式図。正面図 (a) と側面図 (b) 
 
3.3.2 PHITS シミュレーションによる放射線照射放置評価 
 前述の X 線照装置より発生された X 線により自作ガラス線量計素子がどれほどエネルギ
ーを吸収するのかを PHITS ver. 2.82 を用いて算出した。シミュレーションの際には図 13 と
同様な装置構成とした。厚さ 100 m としたタングステンブロックの中央に直径 7 m の範
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囲で 40 kV に加速した電子を後方から当てた。この時電子の進行方向に X 線が発生しこれ
を試料に当あたると想定するが、この時 X 線の空間的な広がり角をコリメータ等で制限せ
ずにシミュレーションによる広がりをそのまま利用した。タングステンブロックと厚さ 200 
テンのベリリウム窓の間には 1.7 mm の空間がありこの内部の空間は真空とした。また、こ
れ以外の空間は 1 気圧 20℃すなわち密度 1.205 g/cm3 の大気とした。発生した X 線は厚さ 1 
cm の鉛遮蔽板に空いた直径 2 cm の穴を通過して約 10.5 cm 先の試料に当たる。穴を通過で
きない X 線は完全に鉛遮蔽板によって遮蔽される。図 14 にはステージ上にある三辺が 1 
cm のガラス線量計ブロックとその照射面での X 線の軌跡を示したものである。このシミュ
レーションから X 線はステージ付近では 5 cm 程度に広がっており、この範囲内では空間的
に一様に X 線が当たることを確認した。また、このときにガラス線量計が吸収する線量を
計算した。40 kV、0.16 mA に加速された電子がタングステンブロックに当たったと仮定し
た場合単の深さ方向のエネルギー吸収分布を図 15 に示した。位体積、単位時間あたりの吸
収線量は 2.83 Gy/mm3/min と計算された。 
 
 
図 14 PHITS シミュレーションによる試料面における X 線の分布。シミュレーションでは
フォトンの軌跡を追ったものを可視化した。中央の正方形は 1 cm 角のガラス線量計素子を表
す。 
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図 15 PHITS シミュレーションによるガラス内部のエネルギー吸収分布。横軸は線源から
の距離を表しており、12.65 cm から 13.65 cm の間にガラス線量計が存在する。縦軸は吸収
線量を表し吸収線量はｘｙ平面で積算している。 
 
 荷電粒子局所照射技術 PBW とその場分析技術 
3.4.1 PBW の特徴 
 Proton beam writing (PBW) は荷電粒子を用いる微細加工技術として開発されている。特に
これまでは数 MeV の集束陽子線（プロトンビーム）をレジスト材料に直接描画する技術と
して開発が進められてきた。陽子線以外をプローブとする微細加工技術のうち広く普及し
ている類似技術として電子  (electron beam writing: EBW) や低エネルギーの重イオン 
(focused ion beam: FIB) を用いたものがある。EBW は加工材料内で電子同士の衝突が起きる
ので、広範囲への散乱が起き、電離範囲が深さ方向に滴状に広がり、例えば、50 keV の電子
ビームを用いるとポリメチルメタクリレートや PMMA などの材料では深さ 40 m、幅 20 
m の範囲に影響を及ぼす。したがって、100 nm 以下の加工は薄いレジスト層にのみしか行
えないため、高アスペクト比の構造を作りたい場合は、複数の工程が必要になる。FIB の基
本原理は重イオンと加工材料との衝突時の運動量輸送であるので、加工材料の表面削り、同
時に化学構造を変化させてしまう。一方で PBW はこれらの問題を解決する。入射プロトン
ビームは加工材料内の原子核とその軌道電子と相互作用をし、電子とプロトンの衝突確率
は原子核とプロトンのそれと比べ数オーダ大きい。ところが電子とプロトンとの質量比は
かなり大きく(mp/me~1800)、この二者間の衝突は入射プロトンの軌道にほとんど影響しない。
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同時にこの二者間のエネルギー輸送はほとんどなく、プロトンが停止するまでに衝突がか
なりの回数起きる。したがって 500 keV から 3 MeV 程度の高エネルギーのプロトンビーム
は加工材料の深くまで進入するので材料表面への影響は少ない。加えて、プロトンの回折効
果 (diffraction effects)も問題にならない。以下に材料中のプロトンの振る舞いと要点を簡単
に示す。 
(1) 入射プロトンはほぼ直線の軌跡を持つが終端で僅かに広がる。これは終端では核との衝
突が顕著になるためである。直線的な軌跡は高アスペクト比な 3 次元構造を形成する際に
EBW よりも有利に働く。 
(2) プロトンの軌跡ではエネルギー付与はほぼ一定で、終端で 10 倍程度に増加する。これ
は深さ方向のエネルギー付与が指数関数的に減衰する EUV や X 線リソグラフィと比較し
て有利に働く。 
(3) プロトンビームの侵入深さはエネルギーによってかなり正確に求めることができる。こ
れにより 1 種類のレジストに複層の構造を作製することができる。 
(4) PBW でのリソグラフィは不本意なエネルギー付与（近接効果）を及ぼす高エネルギーな
二次電子を実質的に無視できる。EBW では微小領域に近接効果に寄与する二次電子が少な
からず生成される。 
 
このように PBW は EBW や FIB、X 線リソグラフィに比べ多くの利点がある。実際、EBW
のポリマーレジストで利用されるPMMAを始めとしてSU-8やhydrogen silsesquioxane (HSQ) 
を用いた高アスペクト比でマイクロメートルオーダの構造が作られており、利用先として
導波路形成用の鋳型やグレーティング、各種応用先のためのナノインプリントなどがあげ
られる [24]。 
 
本 PBW 技術は原理的に荷電粒子を任意の箇所に微細加工することが可能であり、照射位
置に任意の量のビーム照射を照射することができる。フラグメンテーションを生じない最
小単位である陽子線を集束させてガラス線量計に照射させることで、周辺個所と照射箇所
との差異を最も単純に形成することが可能となる。陽子線が生成する２次電子や散乱線の
影響が可視化できれば、陽子線の照射量の範囲に応じて生じる差異や変化をつぶさに観察
できる素子としてその動作を確認することが可能となる。また、荷電粒子と材料との相互作
用は一般に重粒子となるほど複雑となる。このため陽子線を用いて、粒子線照射下でガラス
から生じる種種の現象を観察することで、荷電粒子照射下でのその場観察技術について検
討できる。特に PBW 分析システムには特性Ｘ線の観察体系並びに発光の観察体系が構築さ
れているため、これらの装置を活用したガラス線量計の評価について検討した。 
 
3.4.2 3 MV シングルエンド加速器とビームラインと PBW-PIXE-IBIL 複合評価装置 
 本研究では荷電粒子照射下での自作ガラス線量計素子の評価に、特性 X 線の計測、可視
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光の計測を利用した。これには国立研究開発法人量子科学研究開発機構高崎量子応用研究
所にある 3 MVシングルエンド加速器システム上に構築されたParticle induced X-ray emission 
(PIXE)分析、Ion beam induced luminescence (IBIL)分析システムを PBW と複合的に利用可能
とできる専用評価体系を開発し、利用した（図 16）。シングルエンド加速器は、105の高い
電圧安定性を特徴として有し、これはプロトン、デュートロン、ヘリウムを生成できる。本
研究では主に集束プロトンビームを利用した。この集束プロトンビームは 0.5 から 3.0 MeV
の範囲で利用できる。加速されたプロトンビームは水平に構築されたビームラインにそっ
て進んだ後、精密二連四極電磁石により最小で半値全幅 0.2 m に集束することができる。
本研究では半値全幅で直径 1.0 m 程度の円形に絞ったプロトンビームを使用した。 
さらに集束ビームは最大 10 pA の電流値で 800 m×800 m の領域に照射することがで
き、分解能はビーム径に依存する。ビームラインの先に真空チャンバーがありこの内部でに
は超音波ステージ (キヤノンプレシジョン) があり、X-Y 方向に分解能 10 nm で縦横 40 mm
のストロークで照射試料を動かすことができる（図 17）。また、真空チャンバー内にある試
料のみならず、大気中にある試料への照射が可能で、これは生体への応用に有利である [25]。
大気中の試料に照射する際には図のような専用のホルダに付け、ポリカーボネートやカプ
トンの膜を通してプロトンビームの照射、Ｘ線、発光の取得が行われる (図 18)。 
 
 
 
図 16 PBW-PIXE-IBIL 複合評価装置の模式図 
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図 17 アルミの試料台上にカーボンテープで貼り付けられたガラス線量計素子(a)と真空チ
ャンバー内に設置された試料台（背面）(b) 
 
 
図 18 大気 PIXE-IBIL 装置の模式図 (a) とサンプルホルダ外観 (b) 
 
 本システムでは精密な照射を可能にし、これは照射箇所、照射時間、照射繰り返し回数を
制御し、フルエンス量はファラデーカップを通して測定した電荷量により計算によって求
められている。プロトンビームの入射軸に対して 40°の角度をつけた先に PIXE 分析のため
の Si(Li) X 線検出器 (PGT LS 30135)があり、反対側にも 40 対の角度をつけ、ガラスの窓の
先に IBIL 分析のための紫外-可視スペクトロメータ (Spectra、Solid Lambda CCD)と光電子増
倍管 (Hamamatsu Photonics, H10682-210) に繋がったファイバポートが取り付けられている。
また、このファイバポートと照射試料との間に両凸レンズがあり、共焦点系を構築している。
とこれらは、プロトンビーム照射箇所と対応させることで X 線の発生箇所、発光箇所を評
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価できる。 
 
3.4.1 PIXE の特徴 
 Particle induced X-ray emission (PIXE) は元素分析手法の一つで通常は高エネルギーに加速
されたプロトンを試料に照射した際に発生する特性 X 線を測定する。また、マイクロメー
トル程度に集束されたプローブを用いることで元素分布を計測する PIXE を-PIXE と呼ぶ。
PIXEはX線検出による元素同定分析であるので同位体や化学結合に対しては感度を持たせ
るためには波長分散型Ｘ線検出器が必要である。また、PIXE によく似た分析手法に electron 
probe microanalysis (EPMA) がある。EPMA は表面から約 1 μｍの深さの元素を測定し、その
検出粒子数限界は 1 ppt (part per thousand: ppt) よりやや良い程度である。PIXE の検出深さ
は測定試料中の X 線減衰率に依存するが、数十マイクロメートルに達する。また、検出粒
子数限界は ppm（part per million: ppm）を下回る。したがって PIXE は微量元素の測定に有
利で、かつ多量元素を見積もることもできる。他の競合分析に X-ray fluorescence (XRF)があ
り、大きな利点はポータビリティにある。もう一つの利点にチューナビリティ (tenability) が
あり、すなわち測定試料によって励起 X 線波長を選ぶことができる。また XRF のシンクロ
トロン版である synchrotron X-ray fluorescence (SXRF) ではスポットサイズに集束すること
ができ、これは-PIXE の競合分析手法となる。また、SXRF では測定したい元素の吸収端
に励起Ｘ線エネルギーを合わせることができるので、検出限界を調整することができ、これ
は-PIXE に対して大きな利点となる。さらにＸ線吸収端付近の構造を調べることにより化
学結合状態を知ることができる。一方で PIXE は Rutherford backscattering spectroscopy (RBS)
や核反応分析のように安定した手法で、これは特定な状況では利点となりうる。加えて大型
のサイクロトロン設備に比べ小型の ion beam analysis (IBA) 設備では装置を確保しやすくな
るといった実用的な利点もある [22]。 
 
3.4.2 PIXE の原理 
3.4.2.1 特性 X 線の発生 
 陽子やアルファ粒子などの荷電粒子、イオンが原子と衝突すると入射粒子と原子内の電
子とのクーロン力の作用により、内殻電子がはじき出され空孔が生成されることがある。こ
の空孔を外郭電子が埋め、余剰エネルギーを X 線として放出され、これは特性 X 線と呼ば
れる。軌道電子が K 殻へ転移するときの X 線を K 系列、L 殻へ転移するときの X 線を L 系
列などと呼ぶ。更に、K 系列の中で L 殻からの転移を Kα線 M 殻からの転移を Kβ線と言っ
た具合に命名されている。また、放出される特性 X 線のスペクトルはできた空孔とそれを
埋める電子のエネルギー差によって決まる。図 19 は重イオンで量子力学の選択律で許容さ
れた遷移の模式図である。例えば、Kα1 線のエネルギーEKα1 は空孔のエネルギー準位 EK と
埋める電子のエネルギー準位 ELIIIの差であるので 
𝐸Kα1 = 𝐸K − 𝐾LIII 
24 
 
と表される。 
 できた空孔はどの準位の電子でも埋めることができることではない。原子中の電子は主
量子数 n、核量子数 l、磁気量子数 ml、スピン量子数 ms、の 4 つの量子数で記述され、パウ
リの排他律に従い原子中の各準位に 1 つの電子が配置されていることはよく知られている。
スピンの磁気能率と軌道運動との相互作用は原子中の電子のエネルギーに影響を及ぼす。
スピン－起動相互作用を j=1±ms とすれば、空孔を埋めるための軌道電子の準位はできた空
孔の順位に対して 
Δl = ±1 
および Δj = 0,±1 
を満たしていなければならない。したがって特性 X 線を用いることで原子の同定を行うこ
とができる。 
 一方で、放出された特性 X 線のエネルギーと同等のエネルギーを軌道電子に与えて軌道
電子が放出され、電離が起こる場合がある（図 20）。この現象をオージェ効果といい、放出
された電子をオージェ電子という。特性 X 線放射とオージェ電子放出は競合過程であり、
電子軌道の空席あたりに放出される特性 X 線の割合を蛍光収率という。蛍光収率は軽元素
では数%であるが重元素では 1 に近づく。 
 図 19 に示した通り、特に重元素では多くの L 系列の特性 X 線を取りうるので、当然特
性 X 線スペクトルも複雑になると予想される。ところが、実際に測定すると元素によって
は Kα1と Kα2は近いエネルギーを持つので、一般的なエネルギー分解型の検出器体系ではほ
ぼ分離することができない。また、遷移によっては強度が小さくなる。したがって軽重元素
共に Kα、Kβが K 系列では主だったピークとなり、重元素の L 系列では 4 つのやや強いピー
クと、4 つの弱いピークが現れる。また検出器の検出分解能や検出器面積、エネルギーに対
する感度の限界も考慮されて元素を同定する際のエネルギーが選ばれる。 
 
 
図 19 特性Ｘ線の遷移図 
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図 20 特性Ｘ線の放出とオージェ電子 
 
 
 プローブをプロトンとした場合の原子番号とプロトンのエネルギー関して検出感度につ
いて述べた図を図 21 に示す。傾向としてプロトンのエネルギーが小さいほど低エネルギー
への感度が増す。 
 
 
図 21 有機材料に対する原子番号とプロトンエネルギーに関する最小検出限界 
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3.4.2.2 バックグラウンドスペクトル 
 広いエネルギー帯に存在するバックグラウンドスペクトルが原理的に検出限界となる。
このバックグラウンドスペクトルは一次プロトンの制動放射 (bremsstrahlung)、二次電子に
よる制動放射、核反応 γ 線からなる。特性 X 線に対する、一次粒子による制動放射の強度
は電子ビーム等によって生じるものよりはごく小さく、これは減速度すなわちマイナスの
加速度の 2 乗に比例する。クーロン力は電子にせよプロトンにせよクーロンエネルギーは
同じではあるが質量が異なるので、電子をプローブとした分析法に比べプロトンによる制
動放射は無視できる。実際、理論的な断面積は以下の項を含むので、一次粒子の制動放射は
かなり小さくなる。 
[(
Z
A
)
projectile
− (
𝑍
𝐴
)
target
]
2
 
ここで、Z と A はそれぞれ原子番号と原子量を表す。 
 バックグラウンドスペクトルで大部分を占めるのはプロトンとの非弾性衝突で生じた電
子からの制動放射である。二次電子制動放射 (secondary electron bremsstrahlung: SEB)は原子
核のクーロン場とはじき出された電子との相互作用によって生じる。質量 Mpの重イオンと
エネルギーE0の静止した自由電子（質量 me）の正面衝突では最大 Tm=(mw/Mp)E0の運動エネ
ルギーが電子に与えられる。そしてこの式は Tmよりも大きなエネルギーを持った SEB は内
殻電子より生じたということを導き、すなわち、内殻電子より自由電子や外郭電子の数のほ
うが多いために SEB スペクトルの強度は Tmを超えたあたりから急激に落ち込む。入射イオ
ンの速度 Vpが軌道電子の速度に比べ十分大きいとき軌道電子は自由電子とみなすことがで
きる。この時電子が入射粒子のクーロン力によって散乱し、準電子制動放射  (quasi-free 
electron bremsstrahlung: QFEB) が生じ、最大エネルギーTr=1/2meVp2となる。はじき出された
電子が試料内の正孔と再結合した場合、原子制動放射（atomic bremsstrahlung: AB）を生じる。
もし、最終的な状態が連続状態であれば、原子は電離と光子放射を繰り返し、放射性物質の
ようになる。AB は X 線のエネルギー全体に渡ってバックグラウンドスペクトルに寄与す
る。 
 もう一つのバックグラウンドスペクトルの要因は Si(Li)検出器固有のもので、核反応由来
の γ 線である。通常は無視できるが表 4 主な元素とエネルギー 中の物質があると無視で
きないほどの γ 線が分析試料内で生成される。この γ 線のエネルギーは数百 keV となり、
コンプトン効果を通じて Si(Li)検出器との相互作用をおこし、X 線の 1-30 keV の範囲に連続
的に一定なスペクトルが現れる。 
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表 2 2.4 MeV のプロトンを照射した際の γ 線の発生量 
Element Eγ(keV) Yield/μC sr Element Yield/μC sr Element 
C 1635 26×100 P 1266 380×102 
 2313 30  1779 20 
 2365 230  2230 35 
 3511 210 S 811 45×100 
N 4439 50×102  841 138 
 6793 4  1219 65 
O 495 950×100 Cl 670 5.2×102 
 871 35  1219 35 
F 110 3.5×105  1642 10 
 197 29  1970 11 
 1236 1.5  2127 12 
 1357 1.0  2168 29 
 6129 60  2208 45 
Na 440 3400×103 K 899 25×101 
 1634 1500  980 52 
Si 677 3.1×101  1525 130 
 709 44  2168 260 
 1266 19 Ca 364 240×100 
 1273 180  373 870 
 1384 9.1  530 69 
 1779 23  543 46 
 4343 18  720 100 
 
3.4.2.3 Si(Li) X 線検出器におけるピークスペクトルの特徴 
 本研究では X 線検出器として Si(Li) X 線検出器を用いているが、そのスペクトルをみる
際には少し注意が必要である。放射性オージェ電子のぶんを差し引いた後のスペクトルで
も X 線スペクトル中のピークは低エネルギー側に僅かにテーリング (tailing) が起きる。こ
の効果を無視してガウシアンフィッティングを行うと、数学的には精度の良いフィッティ
ングでも実際には存在しない元素を検出してしまう。複数の効果によりテーリングは発生
するが、いくつかは検出器有の問題である。検出器の中央部分に比べて縁のほうがテーリン
グを引き起こすので、ふつう製造段階に検出器内部でコリメートされるか利用者によって
コリメートされる。テーリングは放射性オージェ電子とは独立して研究されており図 22 の
ようなスペクトルに分離できる。平らなスペクトル（S(i)、ST(i)）と指数関数的なスペクト
ル(D(i))は不完全電荷収集（incomplete charge collection: ICC）によるもで、ICC は検出器表面
28 
 
に集中した欠陥や光電子が部分的に逃げていってしまう現象、検出器の感度の良い部分に
オージェ電子が発生してしまった場合に起因する。試料表面近傍で電荷がトラップされる
際に発生するフォトンと電子が逃げる際に発生するフォトンの相互作用が最大になるため
ちょうどシリコン元素の K 線（1.74 keV）あたりでテーリングも最大になり、Ｘ線のエネル
ギーが上がるに連れて急激に減少する。電荷収集（charge collection）によるテーリングへの
寄与は検出器の個体と測定時間に依存し、一意に述べることができない。鉄の K 線などの
低エネルギーのＸ線では強度に比例してテーリングも増加するが、銀の K 線など高エネル
ギーの X 線ではその線の左側（低エネルギー側）にはっきりとしたピークのように現れる。
検出器のバイアスを落とすことで一時的にテーリングも落とすことができるが、測定中頻
繁に行うのは現実的ではない。 
 
 
図 22 Si(Li)検出器におけるスペクトルの要素 
 
3.4.2.4 パイルアップスペクトル 
 X 線のカウントレートが著しく高い場合、電気的な分解能以下で複数イベント（大抵２イ
ベント）起きた場合シングルイベントとみなされ、測定元素の特性 X 線の右側（高エネル
ギー側）に連続的なシグナルが現れる。この連続的なシグナルはパイルアップによるピーク
にオーバラップする。Si(Li)検出器は電気パルスを処理するのに長時間（数十マイクロ秒程
度）要するので、毎秒 1000 カウント程度の低いカウントレートでもスペクトルに歪みをも
たらす。パイルアップの寄与はおそらく Johansson のテクニックで記述でき、その合計は
N(N+1)/2 となる。ここで N はスペクトル線の合計である。毎秒数千カウント程度になると
3 つのパイルアップが現れるので注意が必要である。 
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3.4.3 IBIL の特徴 
 Ion beam induced luminescence (IBIL)は PIXE と同様にイオンビーム、特にプロトンビーム
をプローブとした分析手法であるが、PIXE ほど体系的に研究が進んでいるわけではない。
IBIL での発光スペクトルは紫外から可視領域に現れるため、分析試料中の最外殻電子の励
起－放射過程を経ているものと考えられ、すなわち、IBIL スペクトルは分析試料の分子構
造に由来するはずである。したがって PIXE で知り得なかった分析試料中の分子結合の分布
を取得することが期待される。 
 もう一つの IBIL の特徴はプローブとなるイオンの照射量が増加するに連れて IBIL スペ
クトルに変化が現れることである。これはポリマーなどの高分子試料で顕著である [23]。
これは分子内の化学的構造がイオンビームにより破壊されているためであると考えられ、
放射線による変質をイオン数とともにモニタリングできるのと同時に、分子同定に有用で
あると期待されている。 
 
 RPL スペクトルの測定法 
 先述したとおりガラス線量計素子による線量評価では本質的に RPL を取得することが必
要不可欠である。そこで本項では発光評価のために用いた装置 2 次元 PL 装置と分光蛍光光
度計について述べる。 
 
3.5.1 2 次元 PL 装置 
 RPL の 2 次元分布を取得するため国立研究開発法人量子科学研究開発機構高崎量子応用
研究所にある落射式の photoluminescence (PL) 装置 (SEISHIN、UVR-260-SO) を利用した（図 
23）。この装置の特徴はステージを動かしながら発光スペクトルを平面的に取得できる点で、
スキャン範囲は 5 cm 四方、最小分解能は 1 ｍである。この装置の構成を表 3 に示した。 
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図 23 ２次元 PL 装置の外観 
 
  
31 
 
表 3 ２次元 PL 装置の主な構成 
装置 諸量  
バイオレットレーザ 
(STRADUS375-60) 
発振波長 (出力) 375 nm (60 mW) 
 レーザ強度調製 割り出し式フィルタホルダ 
(1/2 – 1/100) 
今回の測定では 1/100 フィルタを利用 
顕微測光部 光学形式 落射型共焦点光学系 
 観察系 共焦点部に 3 連ピンホールスライド  
(25、50、200 m) 
今回は 200 m のピンホールを利用した。 
 対物レンズ部 4 本の対物レンズをレボルバに取り付け 
(Vis: 5、20、50 倍、IR: 50 倍) 
今回は Vis-5 倍を利用 
 フォーカス機構 コントローラマニュアル操作によりステー
ジ Z 軸の上下により焦点を合わせる 
蛍光測定用分光器 
(iHR320) 
光学形式 収差補正ツェルニターナー配置分光器 
 焦点距離 320 mm 
 回折格子 300 gr/mm 600 nm Blaze Ruled Grating 
室温試料台 XY ステージ ステージストローク：50 × 50 mm 以上 
 ステージ位置精度 ±5 m 以下 
 
3.5.2 PLE 測定装置 
 Photoluminescence excitation (PLE)の測定には、分光蛍光光度計 (日立ハイテクノロジーズ、
F4500) を利用した。この装置ではキセノンランプを光源に励起光波長を固定し、蛍光側に
あるモノクロメータを動かすことによって PL 測定を、さらに蛍光波長を固定し、励起光側
のモノクロメータを動かすことによって PLE 測定を行うことができる。また、フィルタと
して 370 nm のロングパスフィルタ (シグマ光機、SCF50S-37L) と 500 nm のロングパスフ
ィルタ (シグマ光機、SCF-50S-50Y) 用いた。 
 まとめ 
 本章では本研究で用いた自作ガラス線量計素子の基本的な作製方法とビーズ形ガラス線
量計素子の作成方法を記した。また、評価手法である PIXE 分析と IBIL 分析の特徴、原理
をまとめた。PBW 技術と PIXE、IBIL 統合システムのために構築された装置の諸機能など
についてまとめた。 
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第四章 自作ガラス線量計素子の基礎評価 
 はじめに 
 自作ガラスが線量計素子としての能力を有しているか評価するために X 線を照射したガ
ラス線量計素子に対して PL スペクトルの取得することで RPL 応答評価を行った。また発
光素子としての基礎特性を評価すると同時に現在の評価体系が適したものかを確認するた
めに PLE スペクトルの取得を行った。また、ガラス線量計素子内の蛍光中心の偏りは RPL
発光量の偏りにつながるため、PIXE 分析を用いてガラス線量計素子の元素分布を評価した。 
 
 X 線照射後の PL スペクトルと PLE スペクトル 
 二章で述べた X 線照射装置を用いて、銀濃度 0.2 mol%のガラス線量計素子に対して X 線
照射装置の管電圧 40 keV、管電流 320 eV に設定し、30 分照射した。第三章で求めた値よ
り、このガラス線量計素子はおよそ 170 ス Gy/mm3 の X 線を吸収したことになる。励起光
側に 370 nm のロングパスフィルタ (SCF-50s-37L) を導入し、励起光波長 325 nm で励起し
た RPL スペクトルと同一濃度で X 線未照射のサンプルの PL スペクトルとを図 24 に示し
た。この時、X 線照射サンプルでは 600 nm を中心にブロードなビークが現れた。また、X
線照射サンプルと未照射サンプルを比較すると未照射サンプルでは 450 nm 付近にピークと
それよりも低波長側での発光の増大を確認したが、X 線照射後では消失していたか、低減し
ていた。 
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図 24 銀添加ガラス線量計素子による X 線照射前後の PL スペクトル比較 
 
続いて蛍光波長を 600 nm とし、このガラス線量計素子の PLE スペクトルを取得した。図 
25 に示した通り、320 nm 付近にピークが現れた。装置の特性上 200 nm から 250 nm 付近ま
ではノイズの含んだシグナルとなるが、260 nm あたりにも小さいピークを確認した。本研
究での 2 次元 PL 装置では 375 nm の励起光を利用しており、本研究で利用した銀添加ガラ
ス線量計素子は波長 375 nm の励起光に対して RPL 発光は感度がないわけではないが、高効
率な発光は期待できないと予測される。 
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図 25 X 線照射後の銀添加ガラス線量計素子の PLE スペクトル 
 
 PIXE 分析法による元素分布評価 
-PIXE 分析でのプロトンビームの最大照射野は 800×800 ｍ2であるので直径 1 mm以下
のビーズ状ガラス線量計素子を用いて-PIXE 分析を行い、ガラス線量計素子の構成元素の
分布評価を行った。この際、μ-PIXE 分析では 3 MeV のプロトンビームを用い、アルミプレ
ートを可動ステージに取り付け、ステンレスを含んだカーボンテープを用いて試料をアル
ミプレートに貼り付けた。PIXE 分析時、チャンバー内の気圧は 10-6 torr 程度で試料はこの
チャンバー内にある。図 26 に銀添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトルを、図 27 に銅
添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトルを示した。青い線がカーボンテープを含んだ測定
箇所全体、赤い線がガラス線量計素子の存在する箇所を抽出したスペクトルである。主要元
素であるリン（P）と蛍光中心である銀（Ag）、銅（Cu）の元素分布を図 3 図 28 に示した。
また、ガラス線量計素子の形成に用いられた元素の特性 X 線エネルギーを表 4 主な元素と
エネルギーに示した。測定箇所全体（青い線）のスペクトルではガラス線量計素子を構成す
る元素とカーボンテープ由来の鉄（Fe）元素が確認できるが、ガラス線量計素子の存在する
箇所（赤い線）では鉄元素の分布はない。また、4 keV を中心に 3 keV 程度までに広がるピ
ークを確認した。このエネルギーは最も顕著なピークであるリンの 2 倍程度あり、このピー
クによるパイルアップであると考えられる。また 6 keV あたりにあるピークも同様にリン
35 
 
のパイルアップであると考えられる。 
 
 
図 26 銀添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトル。青い線が測定領域全体を示し、赤い
線がガラス線量計素子の存在している範囲を抽出したものを示している。 
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図 27 銅添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトル。青い線が測定領域全体を示し、赤い線
がガラス線量計素子の存在している範囲を抽出したものを示している。 
 
 
図 28 銀添加ガラス線量計素子のリンの分布 (a) と銀の分布（b)、銅添加ガラス線量計素子
のリンの分布 (c) と銅の分布（d） 
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表 4 主な元素とエネルギー [26] 
Series Energy (keV) 
 Na Al P Cl Fe Cu Ag 
Kαg 1.04 1.49 2.02 2.62 6.40 8.05 22.16 
Kβ6 1.07 1.55 2.14 2.82 7.06 8.90 24.94 
Lα.     0.70 0.93 2.98 
Lβ9     0.72 0.95 3.15 
 
銀、銅をそれぞれ添加したガラス線量計素子の主要なホスト材料であるリンの分布を取
得すると円形の分布を取得できた。この大きさはと形状は分析に用いたビーズ形ガラス線
量計素子のそれと一致する。分布図の右側がかけているように見えるのは X 線検出器の位
置に原因があり、ある程度高さのある材料では避けられない。また、左側のエッジで白色が
強くなっているのもそこが材料の縁であると考えれば納得できる。同様に蛍光材料である
銀と銅に対しても分布像の取得を行った。銅についてはリンと同様の領域に一様な分布を
確認した。銀添加ガラス線量計素子では銀の存在している箇所とそれ以外で顕著な違いを
確認できなかったが一様には分布していた。 
 X 線検出器と試料の間にアブソーバをはさみ、内部に鉄を含まないカーボンテープを用
いて PIXE 分析を行った。図 29 に銀添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトルを、図 30 に
銅添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトルを示した。またこの時、1.7 MeV のプロトンビ
ームをプローブとした。図 21 からわかるように 2 MeV を下回ったあたりから原子番号 40
から 50 のあたりに対して感度が良くなり、銀を検出しやすくなる狙いがある。PIXE スペク
トルでは 4 keV と 6 keV のあたりと低エネルギー側に広がるスペクトルは消失した。一方で
鉄のピークと思われる 6.4 keV あたりのピークは現れた。また、ナトリウム、アルミニウム
のピークも消失した。 
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図 29 アブゾーバを挿入した後の銀添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトル 
 
図 30 アブゾーバを挿入した後の銅添加ガラス線量計素子の PIXE スペクトル 
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 まとめ 
X 線照射後の RPL スペクトルと PLE スペクトルを得た。RPL は波長 600 nm を中心にピ
ークを持ち、そのピークでの PLE スペクトルでは波長 320 nm にピークを確認した。この結
果は線量計素子としてより発光量の少ない、すなわち微小領域に低線量吸収した際の発光
強度評価を行う際に重要なパラメータとなる。 
作製したメタリン酸ガラス線量計素子の元素分布について PIXE 分析法を用いて評価し
た。銀、銅それぞれを添加したガラス線量計素子のエネルギースペクトルと蛍光中心の検出
分布を比較すると蛍光中心の分布はガラス線量計素子母材の一部であるリンの分布と一致
した。さらに銀、銅それぞれを添加したガラス線量計素子で銀元素、銅元素の分布は一様で
あった。これらは放射線が一様に当たったガラス線量計素子は微小領域で同等の発光量を
示すこととなり、ガラス線量計素子を用いて少なくともマイクロメートルオーダ以上で放
射線分布を評価できると考えられる。また、本研究でビーズ形にガラス線量計を加工したよ
うにガラス線量計素子自体を小型化しても素子間にばらつきが少ないと言える。 
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第五章 自作 RPL ガラス線量計素子の粒子線応答評価 
 はじめに 
ガラス線量計素子を粒子線応用に適用し得るかを評価するためにプロトンビームを用い
た基礎評価を行った。 
ガラス線量計素子に対して IBIL 発光の取得と任意領域への照射と選択的発光中心形成を
行った。IBIL スペクルを取得することによってガラス線量計素子を用いた粒子線における
その場評価用素子としての可能性を評価した。また、蛍光中心形成後はその発光範囲につい
て評価を行うことで粒子線照射後の照射箇所、照射線量記録素子としての可能性を評価し
た。 
 
 プロトンをプローブとした IBIL 発光評価 
 作製したガラス線量計を二章で述べた大気測定用ホルダを IBIL システムに取り付け、プ
ロトンビームを照射中の発光を測定した。この時大気測定用ホルダには試料と大気の間に
ポリカーボネートの膜が添付された。したがってプロトンビームはこのポリカーボネート
膜を通して照射され、発光はこの膜を通して測定される。図 31 に銀、銅それぞれを添加し
たガラス線量計素子より得られる典型的な IBIL スペクルを示した。銀添加ガラス線量計素
子の IBIL スペクトルは 300 nm を中心に、銅添加ガラス線量計素子の IBIL スペクトルは 490 
nm を中心にピークができた。また、銅添加ガラス線量計素子の IBIL ピーク強度は銀添加ガ
ラス線量計素子のそれよりも小さいが銀添加ガラス線量計素子のピークスペクトルの半値
全幅は 70 nm 程度であるのに対して銅添加ガラス線量計素子のそれは 100 nm 程度であっ
た。 
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図 31 銀添加ガラス線量計素子、銅添加添加ガラス線量計素子それぞれの IBIL スペクトル 
 
 図 32 にプロトンビームを当て続けた際、すなわち照射イオン数に対するピーク強度の変
化をプロットした。銀添加ガラス線量計素子の IBIL ピーク強度は照射イオン数の増加に伴
ってほぼ単調に減少するのに対して、銅添加ガラス線量計素子の IBIL ピーク強度は照射イ
オン数に対してほぼ一定の値となった。したがって、銅添加ガラス線量計素子のほうが放射
線耐性は高く、ビームモニタとして用いる場合銀添加ガラス線量計素子よりも荷電粒子線
耐性は優れていると言える。 
 また、ビーム電流を増加させると単位時間あたりの発光量も増強した。この結果は IBIL
強度を測定することでビーム強度評価を行うことができることを示唆するが、実際に評価
するためにはビーム電流のゆらぎをと IBIL 強度を同時に評価できるシステム構築が必要不
可欠である。 
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図 32 銀添加ガラス線量計素子の放射イオン数に対する IBIL 発光量の変化（a）と銅添加ガ
ラス線量計素子の照射イオン数に対しする IBIL 発光量の変化 (b) 
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 PBW 法による選択的発光中心形成とその発光特性 
 二章で述べたPBW技術を用いてガラス線量計素子の任意箇所に対してプロトンビームを
照射した。ビームのエネルギーは 3 MeV でビーム径は半値全幅で約直径 1 径半、ビーム電
流 30 pA に調整した。照射イオン密度は 1017 ions/cm2程度と計算された。照射後の発光分布
を第二章で述べた二次元 PL 測定装置を利用して測定した。図 33 に示したとおり 50 m 四
方の正方形を 20 m の間隔を開けて 9 つ照射した。全体の発光分布を図 34 (a)に、領域を絞
り、高分解能で取得したものを図 34 (b)に示した。図 34 (a)をみるとプロトンビームを照射
した箇所よりもその周囲で発光が強く出ていることがわかる。また、発光パターンの縁では
外側に行くに連れて発光量が減衰していた。また図 34 (b)に 50 m 程度で一定の間隔で現
れている発光量の少ない領域は PL 測定時の紫外線が当たった箇所であると考えられ、この
ガラス線量計素子は紫外レーザ照射により発光が減衰することが確認された。また、この時
の RPL スペクトルを図 35 に示した。Spot 1 と Spot 2 は照射イオン密度が 1017 ions/cm2 の
プロトンを照射したサンプルによる発光で、Spot 1 はプロトンが照射されて箇所、Spot 2 は
プロトンが照射されていない箇所で得られた発光である。また、Spot 1’ は同一条件で照射
イオン密度を 1015 ions/cm2 でプロトンを照射したサンプルのプロトン照射箇所での発光ス
ペクトルである。Spot 1 と Spot 2 を比較すると Spot 2 では波長 520 nm 付近にピークが現れ
ている。さらに Spot 1’では波長 520 nm のピーク強度が大きくなり 600 nm 付近のピーク強
度が小さくなっている。照射イオン密度から考察すると波長 520 nm にピークを持つ発光が
プロトン由来で、波長 600 nm 付近のピークが２次的な要素（電子やフォトン）による発光
ではないかと考えられる。 
 
 
図 33 プロトンビーム照射パターン１ 
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図 34 照射パターン１による発光パターン (a)とその拡大図 (b) 
 
 
図 35 プロトンビーム照射箇所ごとの発光スペクトルの変化。Spot 1 と spot 2 は同一試料、
spot 1’は照射イオン密度を２桁ほど小さくした試料による発光。 
 
 同一サンプルに照射イオン数を変え照射した。この時ビームエネルギーは 3 MeV でビー
ム直径 1 m、ビーム電流 20 pA に調整した。照射パターンを図 36 に示した。また単位面
積あたりの照射イオン数 Npは以下の式によって計算される。 
Np =
𝐼𝑝 × 𝑡
𝑄𝑝 × 𝐴
× 𝑖𝑡𝑒𝑟𝑎𝑡𝑖𝑜𝑛 
ただしここで、ビーム電流 Ip [pA]、照射時間 t = 100 [m]、プロトンの電荷 Qp = 1.602× 1-19 
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[C]照射エリア A = 3.14 [.12]である。また iteration は照射繰り返し回数であり以下の式に従っ
て定義した。 
iteration = exp⁡(n) 
ただし、小数部分は切り捨てた。この時の発光パターンを図 37 に照射領域と非照射領域の
PL スペクトルを図 38 に示した。照射パターンは 4 射パ点を 1 セグメントとしセグメント
内では同一イオン数である。9 セグメントの照射パターンからなる。1 つの点は直径数m の
円形である。左上から低イオン数照射領域右下に行くに連れて照射イオン数が多くなる。照
射イオン数が多くなると照射後紫外線励起による発光領域の拡大と照射領域での発光強度
の減衰が確認でき、1014 ions/cm2を超えたあたりから照射領域での発光強度の減衰が顕著に
現れた。また、照射点は数マイクロメートルであるはずだが、高粒子数領域では 50 m ほ
どの広がりを見せた。これは、一次プロトンにはじき出された二次電子等による影響である
と考えられ、1 次粒子による影響のそれ以外での影響を同一のものとして評価してしまって
いる。一方で、同一照射イオン数であるはずであるが、発光量の異なる領域が確認された。
その理由の一つとしてビーム電流の不安定さが挙げられる。 
 
 
図 36 照射パターン２ 
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図 37 照射パターン２による発光パターン 
 
 
図 38 プロトンビーム照射箇所の発光スペクトルと非照射箇所の発光スペクトル 
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銅を添加したガラス線量計に対しても PBW を行い発光パターンの取得を試みたが、照射
領域と非照射領域とを区別できず、発光パターン取得に至らなかった。原因として銅を添加
したガラス線量計では発光量が銀を添加したガラス線量計に比べて、ごく小さいというこ
とがあげられる。現在、1 cm 角程度のガラス線量計素子を利用しているが、これは照射領
域に対して大きく照射領域を確認できない原因であるので、照射領域を明らかにする工夫
をするか、試料の加工に工夫が必要である。 
 まとめ 
 自作したガラス線量計に対して IBIL 評価を行った。銀と銅をそれぞれ添加したガラス線
量計に対して異なるスペクトルと発光強度の時間遷移を得た。銅添加ガラス線量計のほう
が銀添加ガラス線量計素子に比べてプロトンの照射イオン数が増加しても発光強度にあま
り変化が見られず、粒子線、放射線耐性が優れているといえる。ガラス線量計を用いたその
場評価への可能性を見出した。一方でビーム強度と IBIL 強度との対応や、総照射イオン数
と IBIL 強度の減衰係数の決定には至らなかった。今後の課題である。 
また、PBW 技術を用いてガラス線量計素子にパターン描画を行った。銀添加ガラス線量
計素子ではその発光パターンが確認できたが、照射イオン密度が 1014 ions/cm2を上回ったあ
たりから照射領域での発光量が減少することが確認された。したがって、現在のガラス線量
計素子を利用して粒子線計測をする場合、上限はこの程度であると考えられる。下限につい
てはさらなる研究が必要である。また、照射イオン数が増加するに連れて粒子線照射箇所の
周辺での発光が顕著になった。これはプロトンにはじき出された二次電子などの影響であ
ると考えられる。これらの発光量と吸収線量とを対応付けるためにはパルス光を用いた測
定装置の開発が必要不可欠である。さらに発光量が線形的に変化しなかった。原因の一つに
ビーム強度が安定でない事が考えられ、加工と同時に瞬間的なビーム強度あるいは線量付
与等を計測できる素子が求められる。 
一方で、銅添加ガラス線量計素子では発光測定によるパターンを確認できなかった。解決
のためには照射箇所をきちんと区別するための工夫が必要であると考えられる。 
ガラス線量計は読み取り操作により発光中心が消失しないとされていたが、強度の強い
集束レーザを用いた際に発光強度の減衰を確認した。発光分布を正当に取得するためには
集束レーザを用いることは必至であり、レーザによる消光は繰り返し測定可能であるとい
うガラス線量計素子の利点をなくしてしまう。一方で、PLE スペクトルから明らかになった
収率の良い波長 320 nm の励起光を用いることやレーザ強度を弱めたり、パルス光を用いた
りすることによって改善が期待される。 
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第六章 結言 
 まとめ 
 本研究では自作ガラス線量計素子を用いて吸収線量分布の可視化の実現を目指した。銀
と銅を添加したメタリン酸ガラス線量計を作製し、PIXE 分析による元素分布分析を行った。
この結果、蛍光中心である銀元素と銅元素はガラス内部にマイクロメータ程度の分解能で
一様に分布していることが確認できた。したがって、マイクロメートルオーダの線量分布を
可視化するドジメータとして利用した際に同一吸収線量であれば同一発光量であると考え
られる。 
 X 線照射後の PL、PLE スペクトルの取得を行った。RPL を示す 600 nm を中心波長とし
た蛍光は 320 nm 程度の波長の紫外線を励起光として用いると最も効率の良い発光が得られ
ることを確認した。 
 銀、銅それぞれを添加したガラス線量計素子から異なるピーク波長を持つ IBIL 発光を取
得した。その場評価の可能性を示した。また、プロトンビームの照射量に対して銅添加ガラ
ス線量計素子のほうが銀添加ガラス線量素子に比べて発光量が減衰しないという結果を得
た。したがって銅添加ガラス線量計素子のほうが荷電粒子線耐性に優れ、ビームモニタ素子
としての適性がある可能性がある。一方でビーム強度と発光強度の対応や、ビーム照射量と
発光減衰との関係を評価するまでには至らなかった。これらを行うためには既存の信頼性
の高い荷電粒子線測定装置と組み合わせて評価する必要がある。 
 銀添加ガラス線量計素子に対し、PBW 技術を用いて任意箇所に対する発光中心形成を行
った。RPL 発光分布を取得し、少なくとも数十 μm 程度の分解能で発光分布を得ることがで
きた。また、プロトンの照射イオン密度が 1014 ions/cm2を超えたあたりから発光量の減衰を
観測したため、本研究で用いた銀添加ガラス線量計素子ではこのイオン密度を超える評価
はできないと考える。また下限についても評価が必要である。一方で発光量から吸収線量を
評価するためにはガラス表面の高精度化やパルス光を用いた測定装置開発が必要であると
考えられる。また、励起レーザが照射された箇所で消光を確認したが、最も収率の良い波長
320 nm 程度の励起光を用いること、強度を下げること、パルス光を用いることで改善が期
待される。 
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